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SRNeruvRrt t no
De Enge lse  t i te l  van  d i t  p roe fschr i f t  "Rad iomet r ic  Dat ing  by
Alpha Spectrometry on Uranium Series Nucl ides" kan in het Nederlands
well icht het best worden weergegeven door "Ouderdomsbepalingen door
stral ingsmeting aan kernen uit  de uraniumreeks met behulp van alfa-
spec t romet r ie " .  In  d i t  laa ts te  hoofds tuk  w i l  i k  p roberen om op be-
knopte ,  ook  voor  de  n j -e t  gespec ia l i seerde lezer ,  de  inhoud en  achter -
grond van het onderzoek samen te vatten.
Aan het eind van de vorige eeuw werd het verschi jnsel radioacti-
vÍteit  ontdekt. Dit leidde tot een revolut ionalre ontwikkel ing van
het inzicht in de bouw van materie. Daarnaast werd men zich bewust
van de mogeli jkheden die de radioactivi teit  biedt voor een breed
scala van toepassingen, vaak ten bate van andere takken van \^/eten-
schap. zo bl i jkt het voorkomen van radioactivi teit  in d.e natuur het
mogeli jk te maken om de ouderdom van gestêentes en andere materi-alen
te  meten.  Het  gebru ik  van he t  rad ioac t ieve  koo ls to f i so toop laC (koo l -
s to f - l4 )  i s  daarvan he t  meest  bekende en  spec tacu la i re  voorbee ld .
Maar daarnaast werden en worden ook andere methoden ontdekt, een ont-
w ikke l ing  d ie  nog vo lop  in  beweg ing  is .
Voor ieder radioactief isotoop is de snelheid \^/aarmêe het door
radloactief verval wordt omgezet in een isotoop van een ander element
en dus  a ls  zodan ig  verdwi jn t ,  karak ter is t iek .  Deze verva lsne lhe j -d
wordÈ doorgaans kwant i ta t ie f  weergegeven door  de  ha lver ings t i jd ,  de
t i jd  waar in  de  he l f t  van  he t  oorspronke l i j ke  i so toop is  verdwenen.
Deze ha lver ings t i jd  kan gebru ik t  worden a ls  een ingebouwde natuur l i j ke
klok. In de natuur komen radi-oactieve elementen voor met de meest
u i teen lopende ha lver ings t i jden ,  var ië rend van enke le  mi l joens ten  van
s e c o n d e n  t o t  m i - l j a r d e n  j a r e n .  t u C  ( k o o l s t o f - 1 4 )  h e e f t  b i j v o o r b e e l d
een ha lver ings t i jd  van 5730 ja ren .  Met  de  in  de  a fge lopen 35  jaar  in
Gron ingen on tw ikke lde  techn ieken b l i j k t  he t  moge l i j k  om h ie rmee to t
c a .  7 0 . 0 0 0  j a a r  t e r u g  t e  d a t e r e n  ( e r  i s  d a n  n o g  s l e c h t s  e e n  v i j f -
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d u i z e n d s t e  ( ! )  v a n  d e  o o r s p r o n k e l i j k e  h o e v e e l h e i d  1 * C  o v e r ) .  D o o r  n u
in  b i j voorbee ld  veen de  samenste l l ing  van de  v roegere  vegeta t ie  te
bepa len  u i t  he t  re la t ieve  voorkomen van g ieconserveerde s tu i fmee lkor -
re ls  (pa lyno log ie )  word t  een goed bee ld  verk regen van he t  k l ímaat  ten
t i jde  van de  vorming van he t  veen.  Door  daarnaas t  he t  veen abso luu t
te  da teren  b l i j k t  he t  moge l i j k  var ia t Íes  in  he t  k l imaat  over  de  a fge-
l o p e n  5 0 . 0 0 0  à  7 0 . 0 0 0  j a a r  t e  r e c o n s t r u e r e n .  D e z e  p e r i o d e  i s  e c h t e r
nog te  kor t  om de be langr i j ks te  theor ie  d ie  k l imaatsverander ingen
probeer t  te  verk la ren ,  de  Mi lankov i tch  theor ie ,  te  ver i f ië ren .  Een
dee l  van  d i t  p roe fschr i f t  i s  e r  daarom op ger ich t  om de da ter ings-
grens  met  behu lp  van een andere  da ter ings techn iek ,  de  U, /Th  (u ran ium-
t h o r i u m )  n i e t - e v e n w i c h t  m e t h o d e ,  t e  v e r l e g g e n  t o t  c a .  3 5 0 . 0 0 0  j a a r .
Para l le l  daaraan word t  in  d i t  p roe fschr i f t  de  inpass ing  in  he t  da te-
r ingsbere ik  van ons  labora tor ium van een andere  techn iek  beschreven,
d e  z o g e n a a m d e  2 1 0 P b  ( l o o d - 2 1 0 )  d a t e r i n g s m e t h o d e  d i e  e r  o p  í s  g e r i c h t
om de sne lhe id  van processen te  bepa len  d ie  z ich  op  een vee l  kor te re
t i j d s c h a a l  ( d e  a f g e l o p e n  1 0 0  à  1 5 0  j a a r )  h e b Q 5 : n  a f g e s p e e l d .  E e n  b e -
langr i j ke  toepass ing  v ind t  deze methode b i j voorbee ld  in  he t  onder -
zoek  naar  de  verzur ing  van opperv lak tewater  a ls  gevo lg  van de  zure
neers lag  gedurende he t  t i j dperk  van in tens ieve  indus t r ia l i sa t ie .  Het
verband tussen de  twee genoemde dater ingsmethoden is ,  da t  ze  be ide
gebru ik  maken van rad ioac t ieve  e lementen u i t  een cascade van verva l -
p roduk ten  d ie  on ts taan u i t  he t  rad ioac t ie f  verva l  van  he t  in  de
natuur  a lgemeen voorkomende 238U (uran ium-2381.  Verder  s lu i ten  ze
d i r e c t  a a n  ( U , / T h  o v e r l a p t  z e l f s  v o o r  e e n  g r o o t  d e e l )  b i j  h e t  1 - C -
d a t e r i n g s b e r e i k '  2 1 o P b  a a n  d e  " j o n g e "  e n  U / T h  a a n d e  " o u d e "  d a t e r i n g s -
9 r e n s .
Nê eên a ' loemane l - reqchr i i r l i  nc  van de  dr ie  in  de  na tuu f  voo fkOmen-s r Y e r l r v r r v  + J  f  1 1 ' a
de rad ioac t Íeve  verva l reeksen word t  een \^ / i skund ige  u i td rukk ing  a fge-
le id  d ie  de  hoevee lhe id  van e lk  rad ioac t íe f  e lement  in  een derge l i j ke
r e e k s  o p  e l k e  w i l l e k e u r i g e  t i j d  b e s c h r i j f t .  E r  m o e t  d a n  e c h t e r  w e 1
aan een tweeta l  be langr i j ke  voorwaarden vo ldaan z i jn :  (1 )  de  hoevee l -
he id  van e lk  rad ioac t ie f  e lement  op  een zeker  t i jds t ip  nu l  moet  be-
k e n d  z i j n ,  e n  ( 2 1  d e  v e r a n d e r i n g e n  i n  h o e v e e l h e i d  m o g e n  u i t s l u i t e n d
het  gevo lg  z i jn  van rad ioac t ie f  verva l .  In  na tuur l i j ke  sys temen houdt
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worden voor de élatering niet mogen verdwijnen of aangevuld worden
door  chemische o f  fys ische processen anders  dan rad ioac t ie f  verva l .
Een systeem dat aan deze voorwaarde voldoet heet een gesloten sys-
Ëeem.
De U/Th-methode maakt gebruik van het feit  dat bepaalde materia-
1en,  waaronder  veen,  maar  ook  sche lpen,  kora len  en  bo t ten ,  t i j dens  de
vorming uranium opnemen uit  water waar dj-t  ruimschoots voorhanden is
a ls  gevo lg  van de  goede op losbaarhe id .  Het  s lech t  op losbare  thor ium
kan echter niet worden opgenomen. Eén van de lsotopen van het opge-
nomen uran ium,  23aU lu ran ium-234) ,  verva l t  naar  he t  thor iumiso toop
23oTh ( thor ium-230) .  omdat  e r  aanvanke l i j k  geen thor ium j -n  he t  mate-
r iaa l  aanwez ig  was,  mag geconc ludeerd  worden da t  he t  aanwez ige  23oTh
u i t s l u i t e n d  a f k o m s t i g  1 s  v a n  h e t  v e r v a l  v a n  2 t u u .  o p  b a s i s  v a n  d e
h a l v e r i n g s t i j d  v a n  2 3 o T h  k a n  b e r e k e n d  w o r d e n  d a t  n a  c a .  7 5 . 0 0 0  j a a r
de  rad ioac t iv i te i t  van  de  laa ts te  de  he l f t  bedraagt  van d ie  van 23uU,
n a  1 5 0 . 0 0 0  j a a r  d r i e  k w a r t t  e n z .  U i t e r a a r d  g e l d t  d i t  u i t s l u i t e n d
wanneer  he t  sys teem ges lo ten  is .  In  de  prak t i j k  b l i j k t  d i t  ech ter
Iang n ieÈ a l t i jd  he t  geva l .  Veen neemt  b i j voorbee ld  t i jdens  o f  na  de
vorming thor ium op u i t  de  "omgev ing"  zoa ls  he t  aanwez ige  zand.  Derge-
l i j ke  "veron t re in ig ingen"  ver raden z ich  door  de  aanwez ighe id  van he t
iso toop 232r Ih  da t  n ie t  geproduceerd  word t  u i t  rad ioac t ie f  verva l
(n ieÈ- rad iogeen) .  D i t  thor iumiso toop kan dus  u i ts lu i tend door  che-
mische processen in  he t  na ter iaa l  te rech t  z i jn  gekomen.  In  da t  geva l
i s  h e t  e c h t e r  z e e r  v / a a r s c h i j n f i j k  d a t  e r  m e t  h e t  2 3 2 T h  o o k  2 3 o T h
door het materiaal is opgenomen en we1 in een verhouding die overeen-
komt met de verhouding waarin deze twee j-sotopen voorkomen in de
" z a n d l g e "  f r a c t i e  ( b i j  c h e m i s c h e  p r o c e s s e n  b l i j f t  d e  v e r h o u d i n g  t u s -
sen iso topen van he tze l fde  e lement  ge l i j k ) .  Door  deze verhoud ing  te
meten is  he t  moge l i j k  om op bas is  van de  hoevee lhe id  232Th een kwan-
t i ta t ieve  u i tspraak  te  doen over  de  aanwez ige  hoevee lhe id  230Th d ie
n le t  rech ts t reeks  u i t  he t  rad ioac t ieve  verva l  van  23uU is  on ts taan.
De 2r0Pb-dater lngsmethode is  gebaseerd  op  de  vo lgende processen.
U i t  he t  verva l  van  238U onts taa t  op  een zeker  moment  he t  rad ioac t ieve
e d e l g a s  ' 2 2 R n  ( r a d o n - 2 2 2 )  r n e t  e e n  h a l v e r i n g s t i j d  v a n  c a .  3 . 8  d a g e n ) .
D i t  gas  on tsnapt  gemakke l i j k  u i t  de  bodem en he t  ges teent .e  waar  he t
g e v o r m d  w o r d t ,  z o d a t  e r  i n  d e  a t m o s r - a r : l # i i À  a a n  ( g e r i n g e )  h o e v e e l -
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he id  222Rn aanwezíg  ís .  U i t  he t  rad ioac t ieve  verva l  van  222Rn ont -
staat 21oPb dat vr i jwel direkt neerslaat op het aardoppervl-ak en zich
in vrater snel aan zwevend stof hecht. Het resultaat is dat sediment
in meren en kustwateren voorzien is van een zekere hoeveelheid 21oPb
dat als gevolg van het radioactief verval Ín verloop van t i jd afneemt
met  een ha lver ings t i jd  van 22 ,3  )aar .  N ieuwe sed iment lagen s lu i ten  de
gevormde laag af voor verdere toevoer van 21oPb. De sterkte waarmee
het laatste chemisch gebonden is aan het sediment bepaalt hoe goed
voldaan etordt aan het cr i ter ium van een gesloten systeem.
Vervolgens worden de analytÍsche methoden en techníeken beschre-
ven die vereist zi jn om de relat ief kleine hoeveelheden radioactivi-
teit  in het te dateren materiaal betrouwbaar te kunnen meten. In
principe wordt het element uit  het monstermateriaal geëxtraheerd en
in een geschikte vorm gebracht voor meting van de alfaradioactivi teit .
Omdat de energie van de ultgezonden alfadeelt jes karakterist iek is
voor een bepaald isotoop kunnen de verschi l lende isotopen van een
element onderscheiden worden (alfaspectrometrie) .
Een zeer essentieel probleem bi j  de U/Th-datering is de vraag of
veen z ich  a1s  gehee l  a ls  ges lo ten  sys teem gedraagt .  In  he t  a lgemeen
b l i j k t  i l i t  zo  te  z i jn .  De voor  da ter ing  meest  geschÍk te  f rac t ie  be-
staat uit  de afbraakprodukten van plantenreslen, de humus- en fulvo-
zuren. Deze laatste zÍ jn verantwoordel i jk voor de opna_me en binding
van uranium. Er is êchter êên complicaxíe: er bl i jkt chemische uit-
w isser ing  te  bes taan tussen de  zand ige  f rac t ie  met  daar in  n ie t - rad io -
geen, dus niet uit  het verval van uranium ontstaan, thorium en de
ogan ische f rac t ie  waardoor  de  laa ts te  z ich  n ie t  a ls  een vo l led ig  ge-
sloten systeem gedraagt. Desalniettemin duidt in de meeste gevarren
de afgeleide ouderdom er op dat het niet nodig is om voor deze com-
pl icat ie te corr igeren. Dit is te verklaren door een model waarin de
aanlevering van 2 3 ,Th uit  de zandi-ge fract ie aanmerkeri jk lager is
dan verwacht mag worden op grond van de aanlevering van 232Th, d. i t
a ls  gevo lg  van een 23 .Th-verarming in  he t  mineraa l  door  rad j -oac t ieve
terugstootprocessen. op grond van de op deze aanname gebaseerde
ouderdom voor verschi l lende veenmonsters en de correrat ie tussen
diverse Europese paleokrimaatcurven en de kl imaatcurve afgeleid uit
1 8o-metingen in diepzeesedj-menten l i jkt het dat de laat.ste grote
D , n
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\^ rarme per iode (he t  Eem)  voor  de  laa ts te  i j s t i jd  (Weichse l )  c i rca
115.000 jaar  ge leden e ind igde.  D i t  v /o rd t  gevo lgd  door  enke le  per ioden
v a n  o p w a r m i n g  ( l n t e r s t a d i a l e n )  t o t  c a .  7 0 . 0 0 0  j a a r  g e l e d e n .
Tot  s lo t  van  de  besprek ing  van U/Th-dater ingen worden enke le
resu l ta ten  ge toond van d .a te r ingen aan bo t ten  en  sche lpen.  Deze met in -
gen víaren gedoeld als een eerste poging om de methode hierop toe te
passen en mogen derhalve slechts a1s ruwe gegevens worden beschouwd.
De resu l ta ten  z i jn  ech ter  in  rede l i j ke  overeens temming met  d .e  ver -
wacht ingen zodat  verdere  on tv í i kke l ing  en  ver f i jn ing  van onze (ana-
l y s e - ) t e c h n i e k e n  z i n v o l  z i j n .
Voor  toepass ing  van de  21oPb-dater ingsmethode is  he t  van  groo t
b e l a n g  d a t  d e  n e e r s l a g  v a n  2 1 0 p b  u i t  d e  a t m o s f e e r  c o n s È a n t  i s .  H o e w e l
kor te  te r rn i jn  f luc tua t ies  worden waargenomen,  b l i j k t  da t  de  gemidde l -
de  jaar l i j kse  depos i t ie  cons tan t  mag worden veronders te ld ,  zodat
vo ldaan is  aan he t  c r i te r ium van goed gedef in iëerde  beg invoorwaarden.
Verder  la ten  labora tor iumexper imenten z ien  da t  in  sed imenten r i j k  aan
o r g a n i s c h  m a t e r i a a l  2 r o p o  e n  v e r m o e d e l i j k  o o k  2 t o p b  z o  s t e r k  g e b o n d e n
z i jn  da t  he t  sed iment  voor  deze i -so topen a ls  een qes lo ten  sys teem mag
worden beschouwd.  Op bas is  h ie rvan is  he t  moge l i j k  om in  he t  kader
van een mul t id isc ip l ina i r  onderzoek  naar  verzur ing  van opperv lak te -
water betrou's/bare dateri-ngen te verkri jgen voor sedj_menten uit  vi j f
ond iepe Neder landse vennen.  Voor  sed j -menten d ie  n ie t  gedateerd  kunnen
worden, kan duid.el i jk v/orden aangegeven op grond waarvan het systeem
nie t  ges lo ten  word t  geacht .  Soor tge l i j ke  met ingen leveren ook  een be-
trouwbare bepaling van de sedimentiesnelheid van één van twee onder-
zochte  Deense meren.  Een Antarc t i sche boorkern  b l i j k t  n ie t  da teer -
baar ;  de  aanwez j -ge  hoevee lheden rad ioac t iv i te i t  z i jn  h ie r  we l l i ch t
he t  resu l taa t  van  hydro- thermale  ac t iv i te i t .
Het  laa ts te  hoofds tuk  tens lo t te  behande l t  een onderwerp  da t
s rech ts  qua meet techn iek  verband houdt  met  he t  voorgaande.  Toen de
were ld  beg in  mei  1986 geconf ron teerd  werd  met  de  gevo lgen van he t
erns t j -ge  ongeva l  met  de  kerncent ra le  te  Ts je rnoby l ,  werden op  vee l
laboratorla onderzoekprogramma's onderbroken opdat de meetapparatuur
en expertÍse gebruikt konden \^/orden voor detectie van de radioactivi-
te i t  d ie  b i j  da t  onge luk  was v r i jgekomen.  Zo  bunde lden in  Gron ingen









topen onderzoek  (CIO)  hun k rach ten  in  de  werkgroep "Fa l l -ou t "  waar -
door de aandacht van de auteur t i jdefi jk van het j-n het voorgaande
beschreven onderzoek  werd  a fge le id .  B i j  de  met i -ngen d ie  in  he t  kader
van de werkgroep werden verr icht bleken de in hoofdstuk 2 van dit
p roe fschr i f t  beschreven techn ieken van c ruc iaa l  be lang.  Dank z i j  de
ontwikkelde chemie voor de bereiding van extreem dunne rad.ioactieve
bronnen en  de  aanwez ighe id  van de  low- leve l  a l faspec t rometer  werd
geconsta teerd  da t  enke le  Neder landse xe íz igers  d ie  van een verb l i j f
1n  de  Sov je t  Un ie  en  Noord-Oost  Po len  te rugkeerden,  mlc roscop isch
k le ine  sp l in te r t jes  (ho t  par t i c les )  van  de  brands to fs taven van de
veronge luk te  reac tor  op  hun k le ren  meedroegen.  Het  bewi js  h ie rvoor
werd geleverd door meting van de aanwezigheid van niet in de natuur
voorkomende a l fa -emi t te rende lso topen van p lu ton ium en cur ium 1n ver -
houd ingen d ie  karak ter is t iek  z i jn  voor  kernbrands to f .  Derge l i j ke  ho t
par t l c les  b leken z ich  vee l  verder  verspre id  te  hebben dan op  grond
van Russ ische verk la r ingen tegenover  he t  In te rna t ionaa l  A toom Bureau
( IAEA)  in  Wenen kon worden a fge le id .  Een ar t i ke l  waar in  van d i t
onderzoek  vers lag  werd  gedaan,  werd  door  he t  Br i t se  wetenschappe l i j ke
t i jdschr i f t  NaÈure  b innen v i j f  uur  na  on tvangs t  geaccepteerd  voor
pub l ica t ie  
.
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